This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 



BEST AVAILABLE IMAGES 



Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may Include (bufare not limited to): 



-BLACK-BORDERS- 



TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 
FADED TEXT 
ILLEGIBLE TEXT 
SKEWED/SLANTED IMAGES 
COLORED PHOTOS 

BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 
GRAY SCALE DOCUMENTS 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



RtPUBLlQUE FRANCAISE 

© N« de publication : 2 253 794 

lUAnTtiT ...nnuAi (A nutillser que pour les 

INSTITUT NATIONAL commands d. ^production). 

DE IA PROPRIETE INDUSTRIELU 



PARIS 



ai DEMANDE 

DE BREVET D'INVENTION 

® N° 74 40074 



Pigments fluorascents a la lumiere du jour, leur preparation at leur utilisation. 

(Si) Classification Internationale (Int. CI. 2 ), C 09 B 57/00, 67/00; C 09 D 17/00. 



Date de depot r.TT^rr. 6 rdecembre 1974ra 15 h 29 mn.- 



(33) Priorite revendiqude : Demande de brevet dtiposee en R6pubfique F&ferafe d'Allemagne /a 
6 d&smbre 1973, N. P 23 60 787.6 au nom de la demanderesse. ■ 



@ Date de 'a mise a la disposition du 

public de la demande B.O.P.T. — «Listes» n. 27 du 4-7-1975. ' 

(£) Deposant ; Societ6 dite : HOECHST AKTIENGESELLSCHAFT. Societa par actions, resident 
en Republique Federate d'Allemagne. 

(52) Invention de : 

@ Titulaire : Idem @ 

@ Mandataire - Andre Casanova. * 



o 



Vente des fascicules a I'lMPRiMERIE NATIONALS, 27, rue de la Convention - 75732 PARIS CEDBX 15. 



2253(794 

La presents invention e no rn des pigm nts fluores- 
cents a la lumiere du Jour, 1 ur preparation t leur utilisati n. 

On salt que l'on peut utiliser de nombreux colorants' 
fluorescents pour preparer d a pigments fluoresoents a la lu- 

5 miere du Jour. Jusqu'a present oe spnt presque exclusivement les 
composes de la serie des imides de l'aeide amino-4 naphtalene- 
dicarboxylique-1,8. qui ont acquis una importance pratique. On 
a utilise en partieulier le colorant du Colour Index C.I 
M- 56 200,le H-(dimethyl-2',4' phenyl )-imide de l'aeide amino-4 

10 naphtalenedicarboxylique-1,8 pour la preparation de pigments 
de ce type (of. par ex. le brevet des Etats-tfois d'Amerique 
N° 3 412 035). 

En outre, on salt que l'on pent employer des pro- 

duits reactionnels d'Spichlorhydrine avee des N-alkyl- 0 u des 
15 N-arylimides de 1'acide amino-4 naphtalene-diearboxylique-1,8 
jof. le brevet sovle-tlque N« 306 16 0) alnsi c ue le N-but vlimide 



de 1'acide N-butylamino-4 naphtalene-dioarboxylique-1,8 (cf. les . 
brevets des Etats-unis d'Amerique Nos 3 303 168 et 3 412 035) pour 
preparer des pigments fluorescents a la lumiere du Jour. 

20 Cependant, un proce^ extremement compliqu^ et 

en plusieurs Stapes est n«5cessaire pour obtenir, a l'echelle 
industrieile, le colorant ayant le numero 56 200 du Colour 
Index et, dans une plus grande mesure encore, les produits re-ac- 
tionnels de l'epiohlorbydrine avee des N-alkyl- et N-arylimides 

25 de 1'acide amino-4 naphtalene-dicarboxylique-1,8. A cet effet, 
on soumet l'aoenaphthene a une nitration pour obtenir le nitro-5 
acenaphtene, on oxyde celui-ci avee 1'acide chromique pour 

obtenir 1'acide nitro-4 naphtalenedicarboxyiique-1,8 que l'on 
r€duit, a son tour, en 1'acide amino-4 naphtalene-diearboxylique- 

30 1,8 ; et ensuite on procede a la formation de l'imide et, le 
cas eehSant, k la reaction avee de l'^piehlorhydrine. cette 
synthase tres exigeante du point de vue technique, qui ne peut 
iStre effectuee qu'en utilisant des solvants differents, demande 
des appareils de grande envergure, pose des problemes ecologiques 

35 diffioiles, donne des rendements peu satisfaisants et rend 
indispensable une purification des produits finaux par reeris- 
tallisation. Tout eela implique des inconv<5nients decisifs pour 
une exploitation rentable de ces colorants. 

Certes * en ce 4«1 conoerne le colorant N-butylimide 

40 de l'aeide butylamino-4 naphtalene-dicarboxylique-1,8, on obtient. 
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par la reaction d l'a ide sulfo-4-naphtalique avec de la 
n-butylamin en xces, un colorant faollement accessible k 
I'Schell induatrl 11 , av o un bon rend roent t un grande 
purete* (cf . brevet des Etats-Utois d'Amerique N° 2 006 017), mai* 

5 les propri6te*s tinotoriales des pigments fluorescent s & la 
lumiere du jour pr£par£s k l'aide de ce colorant sont moins 
bonnes par rapport aux colorants pre*cite*s, en partlouller en 
ce qui concerne la solidity k la lumiere et aux solvants, sut- 
tout la solidity, tres importante, vis-k-vis des solvants 

10 aromatiques*. 

II results de ce qui vlent d'etre expose qu'il eat 
toujours souhaltable de trouver des colorants de la eerie des 
imides de l^acide amino-4 naphtalenedicarboxylique-1, 8_ qui 
soient utlllsables et faollement accessibles du point de vue 
15 technique, pour la preparation de pigments fluorescents k la 
lumiere du Jour. 



Or, par la pre*sente invention, la Demanderesse a trouv^ 
de nouveaux pigments fluorescents k la lumiere du Jour qui res- 
pondent aux besoins de la pratique, et oil les colorants utili- 
20 se*s sont faciles k preparer k l^ohelle industrielle . Ces pig- 
ments fluorescents k la lumiere du Jour, k base de re" sines de 
condensation, contiennent, incorpore's sous une forme mono-mole*- 
culaire, des colorants de formule I 

25 



30 




(I) 



dans laquelle R 1 dSsigne un reste 'alkyle, cycloalkyle ou aryle 
35 ^ventuellement substitu£, ou bien.un reste h£teYocyclique> et 

dSeigne un reste alkylene qui peut §tre 
interrompu par des h^teroatomes, des restes lsooypliques ou 
he'terocycliques, ou bien un reste cycrloalkylene . 

Parmi ces colorants on peut soullgher par exemple 
40 ceux dans lesquels R 1 de*signe un reste alkyle k chatne droite 
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ou ramifiee ayant de 1 a 8 atomes de carbone, en partioulier 
1 a 5 atomes de carbone, qui peut Stre substitue" par des atomes 
d'halogene .tela que le chlore, par des groupes carbalcoxy, 
carboxy, alkylsulfonyles, oarbamoyles, sulfamoyles, amino, tri- 
5 fluoromSthyl , aoyles ou acylamino, ces groupes contenant de s 
groupes hydroxy, alcoxy Inferieurs ayant de 2 a 6 atomes de car- 
bones, tels que des groupes acetyles, benzoyles/ chloro- ou 
mSthyl-benzoyles, acetylamlno, benzoylamino, chloro- ou orfthyl- 
tfenzoylamino ou p^nylsulf onylamino, par des restes aromatiques 
10 tels que les restes phenyliques ou naphtyllques ou.par des 
restes heteroeyeliques, et en outre un rests cycloaliphatique, 
par exemple un reste cyclohexyle, alkylcyclbhexyle ou halogSno- 
cyclohexyle, ainsi qu'un reste aromatlque, en partioulier de 
_ ... Aa serie . benzinique__et_napht_al#nique oiLles . noyaux. aromatiques 
15 peuvent etre substituSs dans de larges Unites, et d'autre part 
enfin un reste heWroeyelique tel q u 'un reste appartenant a la 

S<5rie des Pyridines, pyrazoles, imidazoles, trlazoles, oxazoles, 

thiazoles-thl-adi-azol-^ 

drive's a groupements benzo, 
20 et dane la Quelle designe un reste alkylene a chains 

droite ou ramifiee ayant de 1 a 8 atomes de carbone, parti- 
culier 2 a 6 atomes de carbone, qui peut -etre interrompu par des 
h^Wroatomes tela que des atomes de -sdufre ou d'azote, en par- 
ticulier par des atomes d'oxygene, ou par des noyaux Isocycliques 
25 tels que des restes cycloalkyliques ou aryliques ou bien par des 
restes hdterocycliques, ou encore dans laquelle iu represente 
un reste cycloalkylene, par exemple un reste cyclopentylfene ou 
cyclohexylene, et 

z designs le nombre 1 ou 2,de preference 1. 
30 068 testes dont le symbole est Rg peuvent contenir, 

le cas eeheant, d'autres substituants non ionogenes tels que 
des groupes hydroxy, alcoxy, aryloxy, carbalooxy, cyano ou 
alkylsulfonyles ou des restes aryles. 

Les colorants les plus remarquables respondent a la 
35 formule generale II " 



(Voir formule II page sulvante) 
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-R 4 -0H 

Dans cette formule . 



R^ repre*sente un reste hydroxyalkyle ayant de 1 k 8 
atomes de carbone, de pr£f£rence de 1 k 5 atomes de carbone, ou 
bien L _un reste" ph#nyle qui peut Atre_substi.tu£ parades atomes- 

15 de chlore, de brome, des. groupes alkyles ayant de 1 H atomes 
de carbone/ des groupes alcoxy ayant de 1 k 4 atomes de carbone, 
des groupes carbamoyles, cyano, nitro, sulfamoyles, alkylsulf onyles 
ayant~lie~1~a — 6~atomes de~ carbone, des groupes ac^tylamino, ] ou 
bien des groupes benzoylamino substitu£s par du chlore ou des 

20 groupes me*thyles, ou bien le reste triazolyl e ou le «este benzimi- 
dazolyle, et. 

repr^sente un reste alkylene k chatne droite ou 
ramifi£e ayant de . 1 a 8 atomes de earbone, de pr£f£rence 
de 2 k 6 atomes de earbone, qui, comma groupe intermSdiaire, 
25 peut contenir un reste ph^nylene ou cyclohexylene ou un atome- 
d'oxygfene, ou qui repr^sente un reste dycloalkylene, en par- 
ti culier cyclohexylene, R^ pouvant contenir en outre dans la 
partie aliphatique ou cycloaliphatique au moins un groupe 
hydroxy lid. 

30 Pour la preparation des nouveaux pigments fluores- 

cents a la lumifere du jour on mentionnera, parmi les colorants 
pr£cit£s de formule I, en particulier les colorants de formule 

f 5 • . 
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dans laquelle 

R 5 represents un reste hydroxyalkyle ayant de 1 a 5 atones 
de earbone, U reste cyclohexyle ou phSnyle qui peut Stre 
substitue" par un atoms de chlore, des groupes methyls, 
e^hyle, msthoxy ou dthoxy, mais de preference le reste 
pbenyle qui. peut gtre substitu^ par 1 a 3 groupes 
mSthyle et 

Alk- represents un reste alkylene a chatne drolte ou ramifiee 
ayant de 2 a 5 atones de earbone, et 
2 designe le nombre 1 ou 2, de preference 1. 

11 faut souligner en partlculler les pigments 
fluoresces a la lumlere du Jour qui contiennent des colorants 

12 formule ^ n s ._laquelle .R 5 represente le reste 0-bydroxy- - 
ethyle, le reste cyclohexyle ou dimsthylphenyle, et Alk designe 
le, reste Ethylene ou propylene, de preference le reste Ethylene 
ou n-propylene, ou bien le reste hydroxy-2 propylene-1,3, et 
_z_es.t-egal-a-l-i-^ . — 

On peut preparer les pigments fluorescents a la' 
lumlere du Jour, Jaunes tirant sur le vert et brlllants, selon 
1 invention, en incorporant les colorants de la formule I precitee 
aux composantes de depart de reslnes de condensation ou a leurs 
prdcondensats, on condense les composantes de resine par chauf- 
fage, et on convertlt les reslnes colorees ainsi obtenues selon 
les methodes usuelles en la forme pigmentalre la plus favorable 
25 a 1 application correspondante. 

Quelques-uns des colorants utilises selon 1' in- 
vention sont connus (ef. brevets des Etats-Unls d'Amerlque 
N 2 006 017 et 2 415 373). On peut obtenir les nouveaux colo- 
rants selon; des proofs connus, par example en faisant reagir 
une mole d'un anhydride d'acide halogeno-4 naphtalene-dicarboxyli- 
que-1,8 d'abord avec une mole d' une amine de la: formule HH-L 
dans laquelle It, a la signification mentionnee oi-dessus, 2 pour 
obtenlr un compose de formule IV 

0=C C=0 
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dans laquelle Hal reprSsente un atome d'halog&ne et R^ a la 
signification precedemment mentionnee, t en faisant reagir 
ensuite ce compost de formule IV avec une autre mole d f une 
amine de formule HgN-Rg-OH, dans laquelle a la significa- 
5 tion precedemment donnie, pour obtenir un colorant de formule I. 
On peut egalement preparer des composes de formule I pour 
lesquels R 1 d^signe R^-OH, en faisant reagir un anhydride 
d'aoide halogdno-4 naphtalfcne-dicarboxylique-3£ avec une amine 
de formule HgN-Rg-OH dans laquelle ^ a la signification pr6c£- 
10 demment donnee. Af in de fixer I'acide H-Hal libere on peut 
travailler soit avec un excfes mono-molaire d 1 amine de formule 
HgN-R^-OH, ou bien en presence d'un accepteur decides* 

Com me resines de condensation pour, les pigments 
fluorescent s k la lumiere du Jour revendiques, on mentionnera 
15 surtout les produits qui ne sont pas souples, qui ne forment pas 
de fibres et qui sont cassants et qui, par consequent, peuvent 
Stre-fac-ilement— convertis-en-une-forme-finement~divi8"de _ par 
concassage. En outre, il est avantageux que les resines aient 
un point de ramollissement relativement eieve, de preference - 
20 au-dessus de 100°C environ, afin d'eviter, k cause des tempe- 
ratures exist ant pendant le broyage, une agglomeration et una 
agglutination des partlcules de resine. De plus, dans les agents 
liants des vernis utilises generalement pour la preparation de 
peintures ou d f encres d 1 impression, ainsi que dans des solvants 
25 tels que l f ether de petrole, le tolufene ou des xylenes, les 
resines devront ©tre insolubles ou presque insolubles et ne pas 
gonfler. En outre, les resines doivent avoir une bonne trans- * 
pdrence et une solidite suffisante k la lumifere. Des resines 
qui repondent k ces exigences et qui, en partie, ont ete d6jk 
30 utilisees pour preparer des pigments fluorescents k la lumifcre 
du Jour sont largement connues. . 

Les resines k base de calamine et de formaldehyde, 
obtenues par condensation d'une mole de 'meiamine avec l/> k 6, 
preference 2,5 k 3,5 moles de formaldehyde ou d' agents cedant 
35 du formaldehyde-, sont particuliferement appropriees,' 

Ces resines peuvent c ont enir additionnellement des 
amides d'acides aryl- ou aralkylsulfoniques et une quant ite 
additionnelle de formaldehyde necessaire pour, leur condensation, 
de mani&re avantageuse environ 0,5 it 3 moles. Par rapport k la 
40 meiamine, les amides de l'acide sulfonique peuvent 6tre contenus 



2253794 

en une proportion allant jusqu'a 2 0 fois la quantlte en poids. Dee 
resines utilisables selon 1' invention sonf decrites par xemple 
dans les brevets des. Etats-Unis d'Amerlque Nos 2 809 954 et 
2 851 424. 

5 Les nouveaux pigments fluorescents a la lumlere 

du jour se distinguent par- une tres bonne solldite" a la migra- 
tion, telle que les solidity aux solvents et au surlaquage, 
en partioulier par une solldite excellente k des solvants 
aromatiques, et lis sont superieurs a des pigments fluorescents 
10 a la lumlere du jour que l'on prepare aveo des colorants connus, 
par example a l'aide du colorant C.I. 5 6 200. Les pigments fluo- 
rescents selon 1' invention ont egalement un plus grand pouvoir 
tinctorial, une intensity fluorescente accrue et un meilleur 
brillant. 

15 La meiiieure rentabilit^ des pigments fluorescents 

qui en decoule est encore considerablement accrue d'une part 
par un mode de preparation plus facile des colorants de l«in^ 

vgntlgn^;_ces_derniers-se-preparent-en-ggngra l par un prooe oT ~~ 

en une phase, a 1' exclusion de solvants et sans appareillage 
20 compliqu^ ; d'autre part, grSce a de mellleures conditions 

eeologiques, par le meilleur renderaent et une plus grande puretS 
par rapport aux colorants connus que l'on n'obt lent que diffici- 
lement. c'est ainsi que les nouveaux pigments fluorescents a 
la lumlere du jour represented un progres technique considerable. 
25 - 168 exemples suivants illustreht l 1 invention. Les ' 

parties indiquees s'entendent en poids. 
EXEMPLE 1 : 

Oh melange 88,8 parties de toluene-sulfonamlde et 
6,7 parties de paraformaldehyde avec 1,3 partie du colorant de 
3° f ormule 




35 • NH-CHg-CHg-OH 
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et on fait fondre ies composantes k 160°C, On introduit 21,8 
parties de calamine dans la masse fondue limpide et Jaune, on 
continu k agiter p ndant 10 k 15 minutes, et.on introduit ensuite 
k cette temperature, par portions, 21,7 parties de paraformal- 
5 dehyde . On continue k agiter pendant 15 minutes et on duroit la 
masse fondue visqueuse k 160°C pendant 3 heures ; aprfes refroi- 
dissement on la concasse et on la broie k l'etat mouilie dans un 
broyeur k billes. Aprfes le sechage/on triture 10,8 parties du 
^pigment ainsi obtenu avec 27 parties d'un vernis k base de 
10 r£sine d'acrylate dans du xylene et 8 parties da xylene, de 
maniere usuelle. Les laquages obtenus avec ce vernis sont trfes 
brillants, de couleur jaune tirant sur le vert, et intenses ; 
ils ont une bonne solidite aux solvants. 

_E3QSMPLE_. 2 .: ....... __ „ . _ ' ....... - - — - 

!5 On chauffe k 130°C un melange de 102,6 parties de 

paratolufene -sulfonamide, 1,8 partie de colorant de formule 

CH o -CH o -0H 



A 




et- 25 parties de melamine. On introduit,. par portions,, dans 
la masse fondue> en 10 minutes, 30 parties de paraformaldehyde, 
et tout en agitant on augmente la temperature en 10 minutes k 
160*0. Apr&s avoir agite pendant 20 minutes k cette temperature 
25 on verse la masse fondue visqueuse et, aprfes avoir laisse 

refroidir, onla concasse. On obtient un pigment vert-jaune qui 
permet d'obtenir, incorpore dans un vernis acrylique, des laquages 
brillants vert-jaune solides au surlaquage. 
EXEMPLE 3 : 

30 On condense k 120°C, pour former une masse fondue, un 

melange consist ant en 51,4 parties de tolufene sulfonamide, 12,6 
parties de meiamine, 24,0 parties de paraformaldehyde et 1,5 
partie du colorant de formule 



;bad original 
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NH-CHg-CHg-OH 

5 On durcit ensuite la masse fondue bomogfene obtenue 

k 160°G: pendant deux heures V" AprSs avbto reftroldl et broyd, on 
obtlent un pigment Jaune-vert brillant. Aprfes avoir 6t6 incorpo. 
r£es de fa$on habitiielle dana du poly(chlbrure de vinyle) plas- 
tlfig, deux parties de oe plgment_fluoreacent-foamt«genf:-Mnfl — 

10 coloration vert-Jaune k fluorescence verte intense. 

Au lieu des colorants mentionnSs ci-dessus, on peut 
utiliser avec un succ&s comparable les colorants de formule I 
indiqu^s dans le tableau suivant, qui, dans leur ensemble, 
fournissenfe des pigments fluorescents brillants de couleur 

15 Jaune tirant sur le vert k jaune-vert. 



(tableau pages suivantes) 
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TABLEAU 




dito -CH 2 -CH 2 -CH 2 -OH . 

dito, -CHjj-CHjj-KH-CHjj-CILj-OB 
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Exam- 
ple 



-R„ 



-R 2 - OH 



-CH 2 -CH 2 -0H 



13. 



dito 



■CH 2 -CH-CH 3 

- OH ... . 



i4. 



"CH 2 -CH 2 -OH 



CH„ 



15. 



dito 



-CH 9 -CH-CH^ 
I 3 
OH 



16. 



-CH a -CH 2 -0-CH 2 -CH 2 -0H 



17 # dito 



dito 



-CH 0 -CH-CH 0 

2 r 3 

OH 



-CH 2 -CH 2 -GH 2 -OH 



N NH 



-CH 2 -CH 2 -OH 



20. dito 



-ch 2 -ch 2 -o-ch 2 -ch 2 -oh' 
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" R 1 -R 2 - OH 



K -CH -CH^-OH 

I * 
CH 3 



I : 

CH 0 -CH 0 -OH 



2" Utt 2' W -CH 2 -CH 2 -0-CH 2 -CH 2 -OH 
dlto * -CH 2 -CH 2 -CH 2 -0H 



dito -CH 0 -CH-CH 0 

2 I 3 
OH 



dito- 



dito 



^CH^CH^=NII=CH^CH^OH 



-CH 2 -CH-CH 3 HH >-0H 

OH 



dito -CH 2 -CH 2 -0H 



-CH 2 -CH 2 -CH 2 -0H 



-CH 2 -CH 2 -OH -CH_-CH-CH_-OH ' 

I 2 
CH 2 -CH 3 

_0" CH 3 -CIlj-CH-C^-OH 
tn 3 OH 

dito -CH 2 -CH2-Cn 2 -0H 



-CHjj-C^-CHg-OH 



dito -CHg-CH-CHg-OH 

OH 
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REVINDICATIONS 

Pigments fluoresc nts k la lumifere du Jour 
k bass de rdsines de condensation eontenant des composes d 
formule. g^ndral I 



10 




(I) 

2 - 



dans laquelle 

ILj represents un rests alkyle, cyclo-alkyle ou aryle 

1 5 . gventuellement substitug ou Men un reste hgtgro- , 

cyclique, et 

Rg " repr^sente un reste alkylfene qui peut Stre interrompu 

par des h£t€ro-atomes, des restes isocycliques ou h6t6ro- 
cycliques, ou bien Rg reprdsente un reste cyclo-alkylfene, 
?9 ,R 2 P° uvant substituS par d'autres substituants non 

ionog&nes, et 
z repr£sente le nombre 1 ou 2. 

2«,- Pigments fluoresoents k la luml&re du jour 
selon la revendication 1, caract€ris£s en ce que la.r^sine est 
25 une lysine k base de mSlamine/formaldghyde que I'on a obtenue 
par condensation de m^lamine avec du f ornaldShyde ou avec des 
agents c£dant du formaldehyde et, le cas dchSant, d 'amides 
d'acides aryl- et/ou aralkyl-sulfoniques. 

3.- Pigments fluoresoents k la lundfere du jour 
350 selon l'une des revendications 1 et 2, qui contiennent des 
composes de formule g€n£rale II 



35 X JC (ID 




NH-R^-OH 
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dans laquelle 

R 5 . repr€sente un reste hydroxyalkyle ayant de 1 k 8 atones 
de carbone, de pr€f€rence de 1 & 5 atones d carb n , 
ou blen un reste ph£nyle qui peut gtre substltud par 
5 des atones de chlore, de brome, des groupes alkyles 

ayant de 1 M atones de carbone, des groupes alcoxy 
ayant de 1 M atones de carbone, des groupes carba- 
moyl es, cyano, nitro, sulfamoyles, alkylsulfonyles 
ayant de 1 k 6 atones de carbone, des groupes ao^tylamlm, 

10 ou blen des groupes benzoylamino substitute par du 

chlore ou des groupes mSthyles , ou blen le reste trl- 
azolyle ou le reste benzimidazolyle et 

.^pr^sente un rests al3^1fene_> ctel^e dwlte qu 

ramlf ide ayant de 1 k 8 atones de carbone* -de pr6fd- 

15 rence de 2 & 6 atones de carbone, qui, oonne groupe 

Interned lair e, peut contenlr un reste phSnylfene ou cyclo- 
bexylfene~ou~un~atome~d ' oxygfeneT^ ou~qui~repr6sente~un 
reste cycioalkylfcne, en partlouller cyclohexylfene, 
R^ pouvant contenlr en outre dans la partle allphatlque 

20 ou cycloaliphatique au moins un groupe hydroxy 116. 

4. - Pigments fluorescents k la lundfere du jour 
selon l'une des revendications 1 et 2, nontenant des compoa6s 
de formule I, dans laquelle R 1 represents le reste p-hydroxy- 
Sthyle, le reste cyclohexyie ou dimSthylphSnyle, R^ repr^sente 

25 le reste dthylfene ou propylene ou le reste hydroxy-2-propyl*ne-1,3; 
. et z est £gal k 

5. - Pigments fluorescents k la lumifere du Jour' 
selon l'une des revendications 1 et 2, contenant un compost de 
formule I, dans laquelle dtsigne le reste p-hydr oxyphyle, 

30 Rg le reste Sthylfene et z est iSgal k 1. 

6. - Pigments f luorescents k la lumifere du Jour 
selon l'une des revendications 1 et 2, contenant un compost 

de formule I, dans laquelle R 1 reprtsente le reste cyeldhexyle, 
Rg le reste dthylfene et z est £gal k 1, 
35 7.- Pigments fluorescent^ k la lumifere du Jour 

selon l'une des revendications 1 et 2, contenant un compost de 
formule I, dans laquelle R 1 reprtsente le reste diniSthy 1-2,4 " 
phthyle, Rg le reste tthylfene et z est tgal &.1. 
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8.- Pigments fluorescents k la lumifere du jour 
. selon l f une des revendicati ns 1 et 2, contenant un ompos£ 
de formule I, dans laquelle R^ reprSsente le reste cyclohexyle, 
le reste n-propylfene et z est £gal k 1. 
5 9*- Pigments fluorescents k la liimiere du jour 

selon l f une des revendications 1 et 2, contenant un compost de 
formule I, dans laquelle R t d£signe le reste p-hydroxy£thyle, 
R^ le reste ri- propylene et z est egal k *\ 9 

1.0. - Pigments fluoresoents k. la lumifere du jour 
10 selon I'une des revendications 1 et 2," contenant un compost de 
formule I, dans laquelle R 1 dSsigne le reste dimgthyl-2,4 
ph^nylej Rg le reste n-propylfene et z est €gal k .1.. 

_* - 11 Pigments fluorescents k la lumifere du 

Jour selon l r une des revendications 1 et 2, contenant un 
15 compost de formule I, dans laquelle R 1 repr€sente le- reste 

(3-hydroxy£thyle, le reste hydroxy-2 propylene et z est £gal 
- — : 

12. - Pigments fluorescents k la lumifere du Jour 
selon l^une des revendications 1 et 2, contenant un compost de 

20 formule I, dans laquelle re present e le reste cyclohexyle, 
Rg le reste hydroxy-2 propylene et z est 6gal k 1. 

13. - Pigments fluorescents k la lumifere du jour 
selon l'une des revendications 1 et 2, contenant un compost 

de formule I, dans laquelle R 1 d^signe le resfce dim6thyl-2,4 
25 ph€nyle, R 2 le reste hydroxy-2 propylene et z est £gal k 1 . 

14..- Froc£d3 de preparation de pigments 
fluorescents k~ la lumifere du Jour, caractirisS en ce qu'on 
ajoute les colorants mentionn€s et d^finis dans la revendication 
1 k des composantes de depart de rSsines de condensation ou k 
30 leurs prdcondensats en ce qu'on condense les composantes de la 
r€sine par chauffage et en ce qu f on convert it les r€sines .. 
coloisSes ainsi obtenues en une forme pigmentaire selon des 
m€thodes usuelles. 

15.- Utilisation de pigments fluorescents k la 
35 lumifere du Jour d^finis dans la revendication 1 ou pr€par€s 
selon la revendication 14, pour la teinture de peintures, de 
laques, d'encres d l impression et de matifcres plastiques. 
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16. - Pigments fluorescents k la lun&fcre du jour 
pr£par£s selon le proced£ de la revindication 14, . 

17. - Peintures, laques, encres d 'impression 
et matifcres plastiques pr^parSesarec un pigment fluorescent 
selon I'une des revendications 1 k 13 ou 16 ou bien aveo un 
pigment fluorescent prepare* selon la revendication 14. 



